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Zu samm en fas sun g 

1. Separationsmodul, Verfahren zu seiner Herstellung sowie seine Verwen- 
dung 



2.1. Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde,. die Mangel des Stand es der 
Technik, wie Instability Unmoglichkeit cler Innenbeschichtung rohrformiger 
Gebilde oder unbeeinfluBbarer Abstand von Filterelementen bei einem Sepa- 
rationsmodul mit bezogen auf die Parameter des speziellen Anwendungsfalles 
optimaler Raumausnutzung zu beheben. 

2.2. Diese Aufgabe wird durch einen Separationsmodul gelost welcher. min- 
destens ein Bundel keramisclier Kapillaren (9) enthalt, bei dem zur Steuerung r 
des Stofftransportes und der Strdmung im Separationsmodul ein bestimmter 
Abstand zwischen den Kapillaren (9) durch Fugen eingestellt ist 

2.3. Die Erfindung ist in vielfaltiger Weise bei der Stofftrennung durch Filtra- 
tion auch in Verbindung mit weiteren Mafinahmen der chemischen Verfahren- 
stechnik verwendbar. 

3. Fig. 6 
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Separationsmodul, Verfahren zu seiner HerstelSinng sowie seine Verwen- 
dung 

Die Erfindung betrifft einen Separationsmodul, der Biindel keramischer, kapil- 
larformiger Filtefelemente enthalt sowie Verfahren zu seiner Herstellung und 
eine Verwendung desselben. 

Keramische Filterelemente besitzen einen asymmetrischer Aufbau, bei dem auf 
einem porosen keramischen Trager (Support) diinne Membranschichten rnit ein 
oder mehreren Zwischenschichten aufgetragen sind. Dabei gibt der porose ke- 
ramischer Trager die auBere Form und die rnechanische Stabilitat vor. Ubliche 
Ausfiihrungsformen sind: 

Rohre 

Rohre werden durch Extrusion hergestellt. Verbreitetste Dimensionen sind: 

1-Kanalrohre AuBendurchmesser(AD)/Inne'ndurchmesser(ID) ~ 10 mm/7 mm, 

7-Kanalrohre AD/Kanaldurchmesser(KD) .= 25 mm/7 mm, 

1 9-Kanalrohre AD/KD = 25 mm/3,5 mm und groBer. 

Die Lange der technisch eingesetzten Filterelemente betragt bis 1,00 m in 

manchen Fallen bis 1,20 m. . 

Waben 

Einen extrudierten Korper, bestehend aus sehr vielen Kanalen (rund ocler ek- 
kig) t mit diinnen Wandstarken bezeichnet man als Wabenkorper. In einem sol- 
chen Korper kann man groBe Membranflachen in kleinstem Raum unterbrin- 
gen. Die Wandstarke der Kanale ist jedoch zu diinn, urn Permeat nach auBen 
abzuflihren. Deshalb werden einzelnen Kanale wechselseitig verschlossen und 
fur die Permeatabfuhr verwendet (EP 0 306 350, EP 0 433 582, EP 0 923 983 
sowie WO 00/50156). 

-S 

* 

Platten 

Platten werden durch Pressen, GieBen oder Extrudieren hergestellt. Die Dicke 
der Platten betragt mehrere Millimeter. Die Platten konnen profiliert hergestellt 



werden. Durch Stapeln der Flatten entstehen so Feed-, Retentat- und Permeat- 
kanale. 

Scheiben 

Scheiben werden durch FoliengieBen hergestellt. Die Dicke der Folien liegt im 
Bereich von 0,5 mm ... 3 mm. Durch Laminieren von Scheiben lassen sich Fo- 
lientaschen herstellen (DE 43 30 163). 

4 

Kapillaren 

Kapillaren mit einem AuBendurchmesser von 1 0 mm bis etwa 1 mm konnen 
iiber Extrusion hergestellt werden. Unter ungefahrer Beibehaltung des Ver- 
haltnisses ID/AD=7/10 erhalt man bei den Kapillaren nach dem Brennen eine 
hohe Innendruckfestigkeit vergleichbar mit derjenigen von Einkanalrohren. 
Die Kapillaren sind starr und einzeln handhabbar. 

Ein spezielles Verfahren ist die Schrnelzextrusion, bei der ein thermoplasti- 
scher organischer Binder verwendet wird und die Formgebung bei erhohter 
Temperatur stattfindet.(DE 694 00 874). 

Hohlfasern 

Von Hohlfasern spricht man bei AuBendurchmessern kleiner 1 mm. Dies er- 
fordert beim Extrudieren ein Durchstromen der Kapillaren mit einem Gas, urn 
ein Kollabieren der weichen, plastischen Masse zu verhindern (WO 
99/22852). Sehr kleine Durchmesser lassen sich xiber Spinnen herstellen 
(JP 05/221752, JP 02/091221). Hierzu wird ein Polymer mit einem kerami- 
schen Pulver geflillt und dieser als Hohlfaser versponnen . oder ein Polymer in 
einem Losungsmittel gelost, ein Keramikpulver suspendiert und in ein F allbad 
gesponnen. Nach dem Brennen behalten die Hohlfasern eine gewisse Elastizi- 
tat. Sie lassen sich nicht mehr als Einzelelemente verarbeiten. 

Keramische Filterelemente werden in Gehausen parallel angeordnet E*,s ent- 
steht ein Modul, der Anschlusse fur Zulauf (Feed), Ablauf (Retentat) sowie ein 
Anschluss fur das Filtrat (Permeat) und gegebenenfalls einen weiteren flir 
Sptilflussigkeit (Sweep) enthalt. Bei Mehrkanalrohren wird die Membran auf 
der Innenseite der Kanale aufgebracht und von innen nach auBen filtriert. Bei 
Einkanalrohren, Kapillaren und Hohlfasern gibt es Beispiele, wo die Membran 
auBen oder innen aufgebracht wird. Bei zu kleinen Durchmesser der Kapillaren 
bzw. Hohlfasern ist eine Innenbeschichtung nicht mehr moglich. 
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Die Modulform, insbesondere die Art der Fixierung der Membranelemente, die 
Stromungsverhaltnisse und die BaugroBe richten sich nach der Art der Sup- 
portform und dem speziellen Trennverfahren. 

In Rohrmodulen werden die Rohre einzeln eingebaut und durch Dichtringe 
oder spezielle Dichtkappen (EP 0 270 051, BE 198 46 041, EP 0 270 051) an 
den Enden zum Gehause abgedichtet. Auch wurden Verfahren beschrieben, bei 
dem an die Enden der Rohre metallische Anschlussstucke angeklebt oder an 
gelotet werden (DE 41 31 407). Bei Kapillaren und Hohlfasern fiihrt dies zu 
einem unvertretbar hohem Montageaufwand oder ist auf Grund der Flexibilitat 
bei Hohlfasern gar nicht moglich. Hier sind Methoden gefragt, bei denen eine 
groBere Anzahl der Kapillaren oder Hohlfasern zum Biindel verarbeitet wer- 
den. 

Unter Verwendung von Waben werden Module beschrieben, bei denen seitlich 
Bohrungen oder Schlitze eingebracht sind, welche die Permeatkanale offnen 
und den Permeataustritt zur Seite ermogliehen (US 5.855.781, EP 1 060 784). 

Filtertaschen werden vorzugsweise mit einem zentrischen Loch versehen und 
auf ein Permeatsammelrohr gefadelt. Man erhalt so Stacks^ die zu Modulen zu- 
sammengebaut werden (DE 43 30 163). 

Im Unterschied zu diesen Modulen beschreibt die vorliegende Erfindung ei- 
nem Modul unter Verwendung keramischer Kapillaren. Auf diesem Gebiet 
sind folgende technische Losungen bekannt:- 

In EP 0 938 921 werden Biindel von Kapillaren bestehend aus glasartigen 
Kohlenstoffmembranen in eine Form gestellt und mit einem Harz, welches mit 
einem Feststoff gefullt ist, ausgegossen, wobei das Harz einer Ultraschallbe- 
handlung ausgesetzt wird. 

EP 0 841 086 beschreibt einen Modul mit Hohlfasern, der zum Erzielen einer 
mechanischen Stabilitat Filamente (Stabe) mit einem Durchmesser zwischen 
0,06 mm und 3 mm, im Verhaltnis 0,5-fach bis 5-fach zur Anzahl der Hohlfa- 
sern enthalt, wobei die Hohlfasern und die Stabe an den Enden durch Loehplat- 
ten gehalten werden. In US 01/0035374 werden Hohlfaserbundel stabilisiert, 
indem um die Biindel herum spiralformig Filamente gewickelt werden. Eine 
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vergleichbare mechanische Stabilisierung ist bei keramischen Kapillaren ge- 
maB vorliegender Erflndung nicht notwendig. 

EP 0 941 759 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung eines Austauscbers, bei 
dem ein Btindel von Austauscherrohren in eine Form gestellt und anschlieBend 
mit einem Keramikschlicker gefullt, getrocknet und anschlieBend zu einer 
Platte gesintert werden. In einem weiteren Schritt wird auf die gleiche Weise 
eine Endplatte geformt. In die erste Platte und die Endplatte werden parallel zu 
den Rohren Sammelrohre fur Zufluss und Abfluss eingebracht. Es wird er- 
wahnt, dass eine solche Anordnung fur Membranmodule verwendet werden 
kann, wobei keine Kapillaren verwendet werden und kein anwendungsspezifi- 
scher Abstand der Rohre eingestellt wird. 

DE 41 33 250 beansprucht ein Verfahren zur Herstellung von Mernbran- 
rohrchenbiindeln, bei dem ein gleichmaBiger Abstand der Membranrolirchen 
eingestellt wird durch Aufweiten der Enden zu regelmaBigen Vielecken und 
stoffschliissiger Verbindung durch Kleben oder SchweiBen. Im Unterschied 
dazii werden die Kapillaren in der vorliegenden Erfindung an den Enden nicht 
aufgeweitet. 

EP 0 092 839 verwendet eine nichtporose Endplatte, durch die Locher gebohrt 
sind, in denen mittels spezieller Anschliisse porose Rohre befestigt sind. Die 
Befestigung erfolgt durch ein Email, Glas, Keramik, Kohienstoff, Zement oder 
Metall. In WO 01/87469 wird ein vollkeramischer Modul aufgebaut durch Fu- 
gen keramischer Supports mit einem Gehause aus gelochten Stirnplatten und 
zylindrischen AuBenmanteL In all diesen Fallen dienen die Lochplatten zur 
mechanischen Fixierung der Rohre bzw. Kapillaren. Dabei haben die Rohre 
einen festen Abstand, der aber in keiner Beziehung zum Trenn verfahren, ins- 
besondere nicht zur Permeatmenge steht. 

* 

JP 61/004509 verwendet einen wassrigen Schlicker einer Mischung von Glas- 
und Keramikpuiver mit angepasstem Ausdehnungskoefflzient zum YergieBen 
der Enden poroser Glasmembranrohrchen. JP 57166244 beschreibt das Ver- 
giefien kleiner Rohrchen mit einem Dichtungsmaterial, z.B. Glas, wodurch ei- 
ne luftdichte Stirnplatte entsteht. In beiden Fallen wird eine Abdichtung der 
Enden der Kapillaren und eine mechanische Fixierung erreicht Es wird jedoch 
kein anwendungsbezogener, definierter Abstand eingestellt. 



US 4.296.052, US 4.224.386 und US 4.219.613 beschreiben die Herstellung 
von Lochplatten fur Hohlfaser-Batterien, die aus einem oberen heliumdichten 
Bereich und einem darunter liegenden porosen Bereich bestehen und mit einer 
Vielzahl anorganischer Hohlfasern durchstochen sind. Die Hohlfaserwande 
dienen dabei als Diaphragmen, durch die kein Stofftransport stattfindet und 
somit auch kein definierter Abstand zwischen den Hohlfasern erforderlich ist. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die geschilderten Mangel des Stan- 
des der Technik bei einem Separationsmcdul mit bezogen auf die Parameter 
des speziellen Anwendungsfalies optimaler Raumausnutzung zu beheben. 

Diese Aufgabe wird durch die in den Patentanspruchen beschriebene Erfin- 
dung gelost. 

Die Erfindung wird an Ausfiihrungsbeispielen naher erlautert. 

Die beigefugten Zeichnungen stellen dar: 

Fig. 1 : Prinzipieller asymmetrischer Aufbau rohrfbrmiger Filterelemente 
mit Trager (T) ? Zwischenschicht (ZS) und Membran (M) fur 

a) Innenbeschichtung und 

b) AuGenbeschichtung. 

Fig. 2: Schematische Darstellung eines Separationsmoduls mit den 

Anschlussen fur Feed (1), Retentat (2), Permeat (3) und Sweep 
(4) sowie den Filterelementen (5), Umlenkplatten (6) zum Er- 
zeugen einer Zv/angsstromurig und dem Gehause (7). 

Fig. 3: Prinzip des Fiigens mit einer GieBmasse (Anspruch 1 4) 

a) Gipsform (8) 

b) Gipsform (8) j.nit Kapillaren (9) . ; 

c) Gipsform (8) mit Kapillaren (9) und eingefulitem 
GieBschlicker(lO) 

d) Kapillar-Bundel mit imgesinterter Stimplatte (1 1) 

e) Kapillar-Bundel mit ungesinterter Stimplatte (11) beschnitten 

f) Kapillar-Bundei mit gesinterter Stimplatte (12). 

■ 

Fig. 4: Lochscheibe (Anspriiche 15 bis 17) 



Fig. 5: Separationsmodul hergestellt nach einem der Anspruche 15 bis 
17. 

Fig. 6: Separationsmodul hergestellt nach einem der Anspruche 15 bis 
17 mit Abstandshaltern nach Anspruch 8. 

Fig. 7: Kapillaren in Folienstreifen eingedruckt (Anspruch 19) 

a) Draufsicht . 

b) Seitenansicht 

Fig. 8: Kapillarbiindel nach dem Aufwickeln schematisch im Schnitt 
dargestellt (Anspruche 8, 18 und 19). 

Die vorliegende Erfindung beschreibt einen Separationsmodul, der mindestens 
ein Biindel keramischer Kapillaren enthalt, bei dem ein Abstand zwischen den 
Kapillarrohrchen durch Fiigen eingestellt wird, was erfindungswesentlich ist. 
Die Wahl des Abstandes richtet sich nach dem Permeatvolumen, das ohne Be- 
hinderung abstromen soli. Das Permeatvolumen wiederum wird von der Art 
der Membran und des damit verbundenen Anwendungsverfahrens bestimmt, 
wie an den folgenden Beispielen 1 und 2 zum erfindungsgemaBen Erzeugnis 
erlautert wird. 

Beispiel 1: 

Werden Kapillaren einer Lange von 1 m rnit einem AuBendurchmesser 1 mm 
und einem Innendurchmesser von 0,7 mm verwendet, so hat ein Bundel voh 
100 Kapillaren eine Membranflache von 0,2 m 2 . Der Fluss einer Nanoliltrati- 
onsmembran betragt bei 20 bar ca. 400 l/(rn -h). Aus dem beschriebenen Biin- 
del wiirden pro Stunde 80 1 austreten. Die auBere Hiille des Bundels wiirde ca. 
40 Schlitze mit einer Lange von 1 m zum AbflieBen des Permeates enthalten. 
Geht man davon aus, dass die gesamte Permeatmenge aus dem Innem des 
Bundels kommen wiirde, so treten pro Schlitz 2 1/h aus. Bei einer Schlitzbreite 
von 0,01 mm wiirde eine Penneatstromungsgeschwindigkeit von 0,05 m/s ent- 
stehen, die problemlos beherrscht werden kann. 

Beispiel 2: 

Betrachtet man das gleiche Kapillarbiindel in der Pervaporation, so muss man 
bei einer Membran mit einem Fluss von bis zu 25 kg H 2 0/m rechnen. Bei 



100 °C und 1 bar hat Wasserdampf eine Dichte von 1,694 m /kg. Dureh das 
oben beschriebene Kapillarbundel mit einer Flache von 0,2 m ergibt sich ein 
Permeatvolumen von 8,47 m 3 /h, welches durch den reduzierten Druck auf der 
Permeatseite von ca. 20 mbar auf 335 m 3 /h ansteigt. Pro Schlitz miissen 
8,38 m 3 /h Dampf abgefuhrt werden. Bei gleicher Schlitzbreite wie in Beispiel 
1 wurde sich der Dampf mit 232,5 m/s bewegen. Ubliche Stromungsge- 
schwindigkeiten in Rohren bei 20 mbar liegen zwischen 25 m/s und 50 m/s. 
Dies wurde einer Schlitzbreite von 0,1 mm entsprechen. Um den Druckverlust 
auf der Permeatseite sehr gering zu halten, wird mit niedrigeren Stromungsge- 
schwindigkeiten von 2 m/s bis 5 m/s zu gerechnet, was einer Spaltbreite von 
1 mm entsprechen wurde. 

Nachfolgend werden die drei Varianten des erfindungsgemaBen Herstel lungs- 
verfahrens zunachst prinzipiell und dann an Hand der Beispiele 3 bis 5 im ein- 
zelnen erlautert: ^ 

Die Kapillaren werden durch Extrudieren hergestellt und haben einen AuBen- 
durchmesser von 0,3 mm bis 10 mm, vorzagsweise 1 mm bis 2,5 mm und ei- 

* 

nem Innendurchmesser von 0,3 mm bis 8 mm, vorzugsweise 0,7 mm bis 
1,5 mm. 

Die Herstellung der Kapillarbundel erfolgt in einer ersten Variante durch 
VergieBen der Enden mit einer polymer-, keramik- und/oder glashaltigen 
GieBmasse. Hierzu werden die Kapillaren mit den Enden in becherahnliche 
GieBformen gestellt, die zui : Fixierung der Kapillaren im Boden LQcher mit 
definiertem Lochabstand haben. Der Becher wird mit der GieBmasse gefullt. 
Die GieBmasse umschlieBt die Kapillaren vollstandig und trocknet an Luft und 
bei Raumtemperatur soweit, dass der Becher entfernt werden kann. Di<3 Aus- 
hartung erfolgt bei polymeren" GieBmassen z.B. mit Epoxidharzen bei Raum- 
temperatur unter Zusatz eines Harters oder mit Einkomponentenliarzen bei et- 
was erhohter Temperatur. Bei Verwendung keramik- und/oder glashaltiger 
GieBmassen erfolgt die Aushartung thermisch bei Temperaturen zwischen 
150 °C und 1600 °C. Die Prozedur wird an den beiden Enden des Kapillarbiin- 
dels gleichzeitig oder nacheinander durchgeflihrt. Bei Gleichzeitigkeit wird ei- 
ne GieBmasse verwendet, die nach kurzer Abluftzeit formstabil ist. Durch Ab- 
schneiden oder Schleifen der Enden des Bundels werden die beim VergieBen 
teilweise verschlossenen Kanale wieder geoffnet. 
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Der erfindungswesentliche definierte Abstand wird bei dieser Variante durch 
das Lochmuster in der Bodenplatte der GieBform und der Gesamtschwindung 
des Formlings festgelegt und kann in Bereich von 0,05 mm bis 10 mm variiert 
und entsprechend dem erwarteten Flusswerten der Membran ausgewahlt wer- 
den. 

In einer zweiten Variante erfolgt die Einstellung des Abstandes defmiert unter 
Verwendung von Lochplatten. Die Lochplatten konnen aus unterschiedlichem 
Material, z.B. Kunststoff, Metall oder Keramik bestehen. Die Locher der 
Lochplatte sind im Durchmesser geringfugig groBer als der Durchmesser der 
Kapillaren. Die Kapillaren werden in die Locher der Lochplatte eingesteckt. 
Im Fall von Lochplatten aus Kunststoff, Metall oder ges.interter Keramik er- 
folgt das Fugen unter Verwendung polytner-, keramik- oder glashaltiger 
Schlicker, Pasten oder Kleber. Hierzu werden die Lochplatten ganz oder teil- 
weise in das Fiigematerial getaucht oder das Fiigematerial in die HohJraume 
zwischen Lochwand und KapillarauBenseite gefullt. Zunachst erfolgt eine 
Trocknung bei Raumtemperatur an Luft. Die Aushartung erfolgt bei polymeren 
GieBmassen z.B. mit Epoxidharzen bei Raumtemperatur unter Zusatz eines 
Harters oder mit Einkomponentenharzen bei etwas erhohter Ternperatur. Bei 
Verwendung keramik- und/oder glashaltiger GieBmassen erfolgt die Aushar- 
tung thermisch bei Temperaturen zwischen 150 °C und 1600 °C. Die Prozedur 
wird an den beiden Enden des Kapillarbundels gleichzeitig oder nacheinander 
durchgefuhrt. Bei Gleichzeitigkeit wir eine pastoses Fiigematerial verwendet, 
das nach kurzer Abliiftzeit formstabil ist. 

V 

Zur Herstellung des Kapillarbundels konnen audi ungesinterte keramische 
Lochplatten verwendet werden. Hierzu werden die keramischen Kapillaren in 
die Lochplatte eingesteckt. AnschlieBend erfolgt eine thermische Behandlung 
in Hohe der Sintertemperatur der Lochplatte, wobei diese durch ihre Schwin- 
dung auf die Kapillaren aufschrumpft, so dass eine mechanisch stabile und 
dichte Verbindung entsteht. 

Es ist ebenfalls moglich, ungesinterte keramische Kapillaren in ungesinterte 
keramische Lochplatten zu stecken und im Anschluss daran beides gemeinsam 
zu brennen (Co-firing). 

Sollte das Fiigen zum VerschlieBen der Kanale der Kapillaren fu'hren, so wer- 
den diese durch Abschneiden oder Schleifen der Enden des Bundels wieder 



geoffnet. Der definierte Abstand wird in diesem Fall durch das Lochmuster in 
der Lochplatte festgelegt und kann in Bereich von 0,1 mm bis 10 mm variiert 
und entsprechend dem erwarteten Flusswerten der Membran ausgewahJt wer- 

* 

den. 

In einer drittee Variante wird ein defmierter Abstand zwischen den kerami- 
schen Kapillaren dadurch eingestellt, das die Kapillaren mit streifenformigen 
Folien eines aushartbaren Materials aufgewickelt werden. 

Die Aushartung erfolgt bei polymeren Folien bei etwas erhohter Teniperatur. 
Bei Verwendung keramik- und/oder glashaltiger Folien erfolgt die Aushartung 
thermisch zwischen 150 °C und 1600 °C. Die Prozedur wird an den beiden 
Enden des Kapillarbundels gleichzeitig durchgefiihrt. Zusatzlich zu den Enden 
des Kapillarbundels konnen gleichzeitig Streifen in bestimmten Abstanden 
uber die Lange des Biindels verteilt eingewickelt v/erden, die nach der A ushar- 
tung als feste, dichte Distanzelemente wirken. Durch Anderung des Wickelal- 
gorithmus lassen sich schmale sekantenformige Ausschnitie in den kreisformi- 
gen Distanzelement einstellen, die ahnlich wie Umlenkbleche eine Zwangsfiih- 
rung der Stromung bewirken. 

Das Aufwickeln kann auch mit ungesinterten keramischen Kapillaren und un- 
gesinterten keramischen Folien erfolgen. In diesem Fall wird eine feste und 
dichte Verbindung durch Co-firing bei Temperaturen bis zu 1 700 °C eireicht. 
Der definierte Abstand wird in diesem Fall durch die Dicke der FiigefoHe und 
den Wickelalgorithmus bestimmt und kann im Bereich von 0,1 mm und 1 mm 
variiert und entsprechend den erwarteten Flusswerten der Membran ausge- 
wahlt werden. 

Im Ergebnis dieser Fiigeprozesse entstehen Kapillarbiindel, die in typischer 
Weise einen Durchmesser zwischen 10 mm und 250 mm, vorzugsweise zwi- 
schen 20 mm und 50 mm aufweisen. Der Abstand der Kapillaren im Bundel 
betragt < 3 mm. In einem Modul werden vorzugsweise mehrere dieser so her- 
gestellten Kapillarbiindel parallelgeschaltet. Das Gehause kann dabei aus 
Edelstahl bestehen und die Abdichtung von Feed- und Permeationsraum durch 
einen Elastomer-O-Ring erfolgen. 

Fur hochste Anspriiche an die chemische und thermische Bestandigkeit wird 
das Gehause aus Keramik gefertigt. Die Formgebung der Gehauseteile erfolgt 
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dann iiber GieBen und/oder durch mechanische Bearbeitung keramischer Hu- 
bel im lederharten Zustand. Die Verbindung von Gehause und Kapillarbundel 
bei gleichzeitiger Trennung von Feed- und Permeationsraum erfolgt bei 
gesinterten Gehauseteilen durch Fiigen mit keramik- oderglashaltigem Schlik- 
ker, Paste oder Kleber mit anschlieBender thermischer Behandlung bei Tempe- 
raturen zwischen 500 °C und 1400 °C. 

Fur Anwendungen des Separationsmoduls in der Fliissigfiltration, Gas'trennung 
oder Pervaporation ist eine Membranschicht auf den porosen kerarn ischen 
Kapillaren notwendig. Die Membranschicht kann sich grundsatzlich sowohl 
auf der Innenseite der Kapillaren, als auch auf ihrer Aufienseite befinden. Die 
Membranschichten werden durch verschiedene Verfahren der Schlickerbe- 
schichtung, Sol-Gel-Technik oder der Aufkristallisation aus Losung herge- 
stellt. In alien Fallen schlieBt sich eine thermische Behandlung (Einbrennen) 
der Membranschicht bei Temperaturen >300 °C an. Bei Verwendung kunst- 
stoflhaltiger GieBmassen, Lochplatten oder Fiigefolien aus Kunststoff i;i;t eine 
thermische Behandlung des Kapillarbundels bei solch holien Tempei aturen 
nicht moglich. In diesem Fall wird die Membran vor dem Fiigen zurn Kapillar- 
biindel aufgebracht Handelt es sich jedoch urn einen vollkeramischen Ka- 
pillarbiindel bzw. Modul so erfolgt die Beschichtungen zumindest teilweise 
nach Fertigstellung des Kapillarbundels bzw. des Moduls. 

Beispiel 3: Kapillarbundel mit Giefimasse fiigen (Fig. 3) 

Gesinterte porose Kapillaren 9 mit einem AuBendurchmesser von 3,6 mm und 
einem Innendurchmesser von 2,0 mm, bestehend aus 99,8 % Aluminiumoxid 
werden auf eine Lange von 350 mm geschnitten. Fiir die Giefimasse wird ein 
hochtonerdehaltiger Porzellanschlicker hergestellt, dessen HauptbestaiidteiJe 
52% Ton, 11 % Quarz, 13% Feldspat, 26% Aluminiumoxid, 31 % Wasser 
(bezogen auf Feststoff), 0,5 % Wasserglas (bezogen auf Feststoff) und 0,2 % 
Soda (bezogen auf Feststoff) sind. Die fiir das GieBen verwendete GieBform 8 
besteht aus Formengips. Im Boden der GieBform befinden sich 19 Locher mit 
einem Durchmesser von 3,6 mm und einer Tiefe von 8 mm (Fig. 3a). Der In- 
nendurchmesser der GieBform betragt 27 mm. Die Kapillaren 9 werden in die 
Locher des Formenbodens gesteckt (Fig. 3b) und der in einer Trommel muhle 
entsprechend der Versatzvorgabe hergestellte Schlicker 10 wird manuell und 
kontinuierlich in die GieBform gefullt (Fig. 3c). Das Entformen der ungebrann- 
ten Stirnplatte 1 1 ist im lederharten Zustand bei einer Restfeuchte von 12-15 % 
moglich (Fig. 3d). Danach erfolgt die WeiBtrocknung bis zu einer Restfeuchte 
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von 2 %. Das Fiigen der zweiten Seite des Kapillarbiindels erfolgt auf die glei- 
che Weise. AnschlieBend werden am getrockneten Kapiilarbundelrohling die 
an den Stimseiten uberstehenden Kapillaren mit einer Diamanttrennscheibe 
abgeschnitten und die Stimseiten verputzt (Fig. 3e). Der sich daran an>chlie- 
Bende Brennzyklus besteht aus folgenden Stufen: 1) Aufheizphase, 2) Gxidie- 
rende Reinigungsphase, 3) Reduzierende Scharffeuerphase, 4) Oxidierende 
Abkiihlphase. Das Sintern des Bundels erfolgt liegend bei einer Sintertempera- 
tur von 1470 °C und einer Haltezeit von 45 min. Eine Nachbearbeitung des 
Bundels mit der gesinterten Stirnplatte 12 ist nicht erforderlich (Fig. 3f). 

Beispiel 4: Kapillarbundel mit Lochplatte (Fig. 4 bis 6) 

Gesinterte porose Kapillaren mit einem AuBendurchmesser von 2,9 mm und 
einem Innendurchmesser von 2,0 mm, bestehend aus 99,8 % Aluminiumoxid 
werden auf eine Lange von 320 mm geschnitten. Die Lochplatten (Fig. 4) an 
den Enden des Kapillarbiindels bestehen aus dichtem Aluminiumoxid. Sie ha- 
ben einen AuBendurchmesser von 32 mm und 55 gleichmafiig in Segraenten 
angeordnete Locher mit 2,9 rnm Durchmesser. Beide Werkstoffe haben einen 
linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von (7,6-7,8)- 10* 6 K" ! . Zur 
Herstellung der Lochplatten wird Aluminiumoxidpulver mit einer mittleren 
KorngroBe von 0,8j.im, dotiert mit MgO, steifplastisch exirudieit. Zur Piastifi- 
zierung des Aluminiumoxids wird dieses gemeinsam mit 5 % wasserloslicher 
Zellulose, 3 % nichtionischem Tensid, 2 % Wachs und 1 0 % Wasser in einen 
Doppelwellenkneter gegeben. Nach einer Knetzeit von ca. 2 h wird die steif- 
plastische Masse auf einem Vakuum-Schneckenextruder als Lochstraiig mit 
einer Lange von 750 mm extrudiert. Das Werkzeug fur den Lochstrang l*esteht 
aus einer Hiilse, deren Innendurchmesser 35,5 mm ist. mid 55 Stiffen, deren 
Durchmesser 3,2 mm betragt Die Trocknung der Formlinge erfolgt im Klima- 
schrank beginnend bei 28 °C und 100 % Feuchte. Zu diesem Zeitpunkt betragt 
die Feuchte der Formlinge noch 10 %. Nach 72 Stunden ist die Trocknung ab- 
geschlossen. Die Feuchte der Rohlinge liegt bei 2 %. Die getrockneten Rohlin- 
ge werden auf eine Lange von 10 mm getrennt und 55 Kapillaren so in 
2 Lochplatten gesteckt, das die Enden der Kapillaren jeweils mit den Lochplat- 
tenstimseiten abschlieBen (Fig. 5). In dieser Position werden die Enden mit ei- 
nem organischen Kleber fixiert. Nach einer Trocknung von 2 Stunden bei 
80 °C werden die Kapillarbiindelrohlinge liegend bei 1580 °C unter oxidieren- 
der Atmosphare gesintert. Wahrend des Sinterprozesses brennt die gesamte 
Organik aus und kommt es zum Aufschwinden der Lochplatte auf die Kapilla- 
ren. Es entsteht eine feste Verbindung. AbschlieBend werden die Lochpatten- 
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stimseiten mit einem Glas gasdicht abgedichtet. Fig. 6 2;eigt eine Ausfrihrungs- 
form mit Abstandshaltern zur Steuerung der Stromung zwischen den Kapilla- 
ren. 

Beispiel 5: Kapillarbundel aufgewickelt mit Folienstreifen (F ig. 7 u nd 8) 
Gesinterte porose Kapillaren 9 mit einem AuBendurchmesser von 1 A mm und 
einem Innendurchmesser von 1,0 mm, bestehend aus 99,8 Alurniniu moxid 
werden auf eine Lange von 350 mm geschnitten. Diese geschnittenen Stucke 
werden, wie in Figur 7 dargestellt, parallel in weiehe keiramische Folienstreifen 
13 eingedriickt. Diese keramischen Folienstreifen 13 haben eine Dicke von 2 
mm. AnschlieBend wird die Kombination von Kapillaren 9 und Streifen 13 zu 
einem Biindel aufgewickelt, wie in Figur 8 dargestellt. Durch das versetzte 
Anbringen der Folienstreifen 13 entstehen zwischen den Kapillaren 9 durch 
Umlenkplatten 6 getrennte Kammern genau definierter GroBe, so daB der Mo- 
dul spater maanderformig durchstromt werden kann. Als weiterer Vevarbei- 
tungsschritt schlieBt sich das Vergiefien der Enden an, das analog zu Beispiel 3 
durchgefiihrt wird, wobei auf den Formboden verzichtet werden kann. da die 
Kapillaren des Biindels durch die Streifen im richtigen Abstand gehaltea wer- 
den. 
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Aufstellung der verwendeten R^^e^hi^ 



1 


Feed (Zufuhr) 


2 


Retentat 


3 


Permeat 


4 


Sweep (Spulfliissigkeit) 


5 


Filterelement 


6 


Umlenkplatte 


7 


Gehause 



8 Gipsform 

9 Kapillare 

10 GieBschlicker 

1 1 ungesinterte Stimplatte 

12 gesinterte Stimplatte 

13 Folienstrei fen 
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Patentanspriiche 

1. Separationsrnodul, dadurch gekennzeichnet, dass er mindestens ein Biindel 
keramischer Kapillaren (9) enthalt, bei dem zur Steuerung des Stofftransportes 
und der Stromung im Separationsrnodul ein bestimmter Abstand zwischen den 
Kapillaren (9) durch Ftigen eingestellt ist. 

2. Separationsrnodul nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Ka- 
pillarbiindel Kapillaren (9) mit einem AuBendurchmesser im Bereich von 
0,3 mm bis 10 mm, vorzugsweise 1 mm bis 2,5 mm und einem Innen durch- 
messer von 0,1 mm bis 8 mm, vorzugsweise 0,7 mm bis 1,5 mm enthalt. 

3. Separationsrnodul nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass 
der Abstand der Kapillaren (9) im Kapillarbiindel < 10 mm, vorzugsweise < 
5 mm betragt 

4. Separationsrnodul nach einem der bisherigen Anspruche dadurch gekenn- 
zeichnet, dass der Abstand zwischen den Kapillaren (9) im Biindel abliangig 
vom Permeatfluss und Permeatmedium eingestellt ist. 

5. Separationsrnodul nach einem der bisherigen Anspruche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die Kapillarbiindel einen Durchmesser zwischen 10 mm und 
250 mm, vorzugsweise zwischen 20 mm und 50 mm aufweisen. 

6. Separationsrnodul nach einem der bisherigen Anspruche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die Kapillaren (9) auf der Innenseite erne dtinne, trenr aktive 
Membran (M) aufweisen. 

7. Separationsrnodul nach einem der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekenr zeich- 
net, dass die Kapillaren (9) auf der AuBenseite erne dimne, trermaktive Mem- 
bran (M) aufweisen. 

8. Separationsrnodul nach einem der bisherigen Anspruche, gekennzeichnet 
durch eingebaute Abstandshalter als Umlenkplatten (6) zur Steuerung der 
Stromung im Raum zwischen den Kapillaren (9). 
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9. Separationsmodul nach einem der bisherigen Anspriiche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass mehrere Kapillarbiindel in einem Gehause parallelgeschaltet 
sind. 

10. Separationsmodul nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass das Ge- 
' hause aus Edelstahl besteht und die Abdichtung von Feed- und Permeations- 

raum durch einen Elastomer-O-Ring, eine Graphitdichtung oder eine Dich- 
tungsmasse erfoigt. 

11. Separationsmodul nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass das Ge- 
hause aus Keramik besteht und Abdichtung von Feed- und Perrneatior.sraum 
an Fiigestellen durch keramik- oder glashaltigem Schlicker, Paste oder Kleber 
erfoigt. 

12. Separationsmodul nach einem der bisherigen Anspriiche zurn Einsatz als 
Membranreaktor, dadurch gekennzeichnet dass die einzelnen Kapillaren mit 
einem Katalysator beschichtet sind, selber Katalysator sind oder der Katalysa- 
tor sich an anderer Stelle im Modul befindet. 

13. Verfahren zur Herstellung eines Separationsmoduls nach Anspruch I bis 
12, dadurch gekennzeichnet, dass das Fugen erfoigt, indent vorgeformte Kapil- 
laren (9) untereinander parallel und in einem durch Erfordernisse des Stoff- 
transportes und der Stromung im spateren Separationsmodul bestimmten Ab- 
stand in Biindelform fixiert und zumindest in den Ebenen der beiden S1 irnfla- 
chen des kunftigen Separationsmoduls stoffschlussig verbunden werden. 

14. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass gesinterte ke- 
ramische Kapillaren (9) in Bohrungen am Boden einer Form (8) gesteilt wer- 
den, diese Form (8) mit einer polymer-, keramik- und/oder glashaltigen GieB- 
masse (10) ausgegossen wird und nach dem Entformen die uberstehenden En- 
de der Kapillaren (9) abgetrennt werden. 

15. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass gesinterte ke- 
ramische Kapillaren in Lochscheiben aufgesteckt und die Fugen zwischen bei- 
den unter Verwendung von polymer-, keramik- oder glashaltiger Schlicker, 
Pasten oder Kleber abgedichtet werden. 
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16. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass gesinterte ke- 
ramische Kapillaren in ungesinterte keramische Lochscheiben gesteclct und 
durch Aufschrumpfen der Lochscheibe fest verbunden werden. 

17. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass ungesinterte 
keramische Kapillaren in ungesinterte keramische Lochscheiben gesteclct und 
durch Cb-firing fest verbunden werden. 

18. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass gesinterte ke- 
ramische Kapillaren (9) mit wenigstens einem Streifen (13) polymer-, keramik- 
und/oder glashaltiger Folie, GefTechte oder Gewebe aufgewickelt und durch 
Aufschrumpfen beim Ausharten der Folie fest verbunden werden. 

19. Separationsmodul nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass un- 
gesinterte keramische Kapillaren (9) mit wenigstens einem Streifen (13) ke- 
ramik- und/oder glashaltiger Folie, Geflechte oder Gewebe aufgewickelt und 
durch Co-firing fest verbunden werden. 

20. Verfahren nach einem der Anspruche 13 bis 19 zur Herstellung von Ka- 
pillarbundeln nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekennzeichnet, dass hn Fall 
eines vollkeramischen Kapillarbundels die Beschichtung mit der trennaktiven 
Membran (M) nach Fertigstellung des Kapillarbiindels in einem Schritt erfol- 
gen kann. 

21. Verfahren nach einem der Anspruche 13 bis 19 zur Herstellung von Ka- 
pillarbundeln nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekennzeichnet, dass bei Ver- 
wendung eines nichtkeramischen Bestandteils zur Herstellung des Kapillar- 
bundels die Kapillaren vor Einbau in den Modul mit einer trennaktiven Mem- 
bran (M) beschichtet werden. 

22. Verfahren zur Verwendung eines Separationsmodul s nach einem der bis- 
herigen Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass er in Mem bran verfahren 

* 

eingesetzt wird, in denen ein Vakuum auf der Permeatseite (3) angelegt wird. 
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